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Ce rapport ddcrit l'ensemble des recherches effectudes ainsi que les rdsultats
obtenus-en exdcution d'un programme d'dtude ayant pour objet Ia ddfinition
des conditrons expdrimentales pour l'analyse par activation au moyen d'un
gdndrateur de neutrons de 14 MeV.
On dtudie d'abord I'optimisation des drffdrents dldments entrant dans la
composition d'un ensemble d'analyse par actlvatlon: le gdndrateur de neutrons
qui öst un accdldrateur SAMES type J (150 kV I mA) iquipd de cibles tritides,le moniteur de flux de neutrons (scintillateur ä protons de recul), le systöme
de transfert pneumatique, le spectromötre gamma (scintillateur NaI coupld
ä un sdlecteui ä 400 canaux), la thermalisation des neutrons, Ies protections
et les porte-dchantillons.
Puis on dtabiit un catalogue de spectres de fagon ä ddterminer quelles sont
Ies possibilitds analytrques de cette installation. Celle-ci est ensuite utilisCe
poui e{fectuer un certaln nombre d'analyses-types choisies parmi Ies branches
rl'activiti les plus diverses.
Enfin on fart une dtude comparative de I'enscmble des cibles tritides utilisdes.
CONDITIONS OPTIMALES DE FONCTIONNEMMTT DU GENERATEUR DE NEUTRONS+
RAPPORT FINAL
INTR,ODUCTION
Lranalyse par activaEion srest affirm6e comme une m6thode par-
Eiculiärement inEdressante parmi les autres m6thodes de la chimie anal-yEi-
que en raison de ses caractäres de rapidit6, de sensibilitE et de spdcifi-
cit6. Sans pr6tendre vouloir se substituer dans tous les cas aux mdthodes
classiques, e1le leur apporte un pr6cieux compldment et eIle reprdsente
quelques fois la seule solution possible.
Ltanalyse par activation est d6jä assez largement pratiqu6e au
moyen des neutrons thermiques fournis par les r6acteurs nucldaires. Mais
la m6thode souffre de certaines incommodit6s te1les que ta n6cessit6
drenvoyer les 6chantillons ä un laboratoire poss6danE un reacreur avec
facilit6s d'irradiation, 1'obligation dry effectuer les analyses dans le
cas dr6ldments produisant des p6riodes courtes, ou bien de t.ransport
dr6chantillons radioactifs si lranatyse esE effectu6e par lrutilisateur
lui-m6me dans son propre laboratoire.
Ltanalyse par activat,ion peut se faire dgalement, dans le cadre
du la.boratoire de contr6le ou dranalyse au moyen de sources autonomes de
neutrons. Celles-ci sonE principalement repr6sent€es par les gdn6rateurs
de neutrons, les sources radioactives de neutrons 6tant dfun emploi träs
1imit6 en raison du träs faible flux de neutrons produits.
Les g6n6rateurs de neutrons, dont les conditions d'exploitation,
de flux de neutrons et de prix sont actueltement compatibles avec la situa-
tion d'un laboratoire d'analyse, sont fond6s sur la r6acrion 3g (d,n)4Hequi produit des neutrons rapidsc d'une Energie de 14 !IeV.
Il est possible de thermaliser ces neur,rons mais les flux sont
alors consid6rablement plus faibles que dans les r6acteurs. LruEilisation
des neutrons rapides offre par conEre des possibilit6s nouvelles de dosa-
ge de certains 616ments I corrirne par exemple la d6termination des traces
d'oxygäne dans les m6taux, probläme träs imporEant dans la m6tallurgie.
Cette technique tend ä se r6pandre dans les laborafoires dtanaly-
se ou de cont.r6le et däs maintenant apparait la n6cessite drappareils re-
lativement simples, faciles ä manier et drune grande srfret6 de fonctionne-
ment, de faEon ä pouvoir 6tre mis en service dans lrindustrie.
Crest pourquoi il a sernblä opportun dtEtudier les condiEions
optimales pour la r6alisation et lrexploitation drensembles dtanalyse par
activation ä lraide de g6n6rateurs de neuErons. Le proEotype, gui a €t€
ainsi r6alis6 a permis de dresser un atlas de spectres et. des tables de
sensibilit6s pratiques qui montrent les possibilit6s de la m6thode. Un cer-
t.ain nombre dranalyses types ont 6td donn6es ä titre drexemple. Enfin on aprofitd de lremploi de nombreuses cibles tritlEes pour 6tudier leur com-
portemenE.
Manuscrit regu le 7 avril j96?
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I - CONDITIONS OPTIMALES DE FONCTIONNEMEN'I DU GENEMTEU& IEAEUTRoNS -
Le gdnerateur de neuErons utilis6 esE un acc6ldrateur d'ions
SAMES - 150 tV, type "J", cle construction courante. C'est une machine
dont une Erentair.e d'exemplaires fonctionnent en Europe'
Lrensemble est consEitu6 de Erois parties essentielles :
1 - lracc6l6rateur proprement clit : un chassis m6tallique 6quip6 de
roulettes et de v6rins de positionnement, SuPporte, avec les isole-
ments n6cessaires :
* la source drions, du type ä haute frdquence, et ses alimentations
dispos6es dans un carter port6 ä 1a haute Eension,
* le tube accdl6rareur horizontal, du type ä deux Etages, entiäre-
ment d6montable et 6quip6 drun systöme de contrage de la source
d'ions 
,
''' 1e groupe de PomPage, constiEud Par une pomPe ionique,
* Ia cible et ses accessoires, ä la masse : porte-cible ä refroi-
dissement par eau, pläge ä 6lectrons secondaires, diaphragme,
quarEz escamoEable pour visualisation du faisceau d'icns, traPpe
escamotable pour changement rapide Ce la cible, cible escamotable
pcur conmander Ie bombardement de la cible par 1es ions.
Par ailleurs, cinq transformateurs d'isolement permettent les
conEr6les <1es paramätres intervenant dans le fonctiorlnemerLt de
1 tacc6 l6raEeur .
2 - le g6n6rateur haute tension, cle polarit6 pcsitive, capable de d6bi-
ter un courant de 2 mA sous 150 kV ;
3 - le pupitre de commande ä distance de 1a mise en marche du g6n6rateur
et des r6glages des Paramötres.
Pour d6finir les conditions optimales de foncEionnement du g6n6-
rateur de neutrons, on a recherchd celles tlu fonctionnement de ltacc6-
l6rateur sans oublier les conditions impos6es par 1'uEilisation d'une
cible Eriti6e, c'est-ä-dire :
- un vide Ie meilleur et 1e plus Propre possible,
- un 6chauffement uniforme eE non excessif de la cible,
- un faisceau dtions monoatomiques intense, en raison de la tension
d t acc6ldraEion maximum disponible.
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I. 1) - Tens i.on d 'acc616ration -
Les cibles triti6es disponibles commercialement sont
des cibles Epaisses dont le rendement. en neutrons est une fonc-
tion croissante de lr6nergie dracc6l6ration des deutdrons.
Le choj->< drun gdndrateur Ce neuErons de 15O kV est en
fait une simple guestion 6conomique (prix, dimensions du local)
face aux avantages certains que pr6sente une tension d'acc616ra-
tion de 400 kV.
L2) - Intens.Lt6 du faisceau d'icns -
?our obter.ir ltinE,ensitd maximum du courant drions surla cible, deux Eypes de r6glages sont ä effectuer :
r.2.r) - B€elese-99-eesreg
Afin drobtenir la meilleure d6charge possible dans la
source et la concentration du plasma vers 1e canal drextraction,
on di-spose des rdglages :
de 1'admission du deut6rium dans 1'ampoule de source, par le
chauffage dtun tube en palladium,
de I'oscillateur haute fr6quence par la puissance d6livr6e äla source ci t ions,
- du ccurant traversant la bobine de concentration.
r.2. 2) - B:eleeg du faisceau -
Pour rrne haute tension de 150 kV et apräs allumage dela source, un faisceau ne pert 6tre obtenu qu'aprös ajustement
convenable des tensions drextraction et de focalisation.
Un milliampäre est une valeur de courant d'ions que
1'on peut obtenir ais6ment et avec une bonne stabilitd. Un nou-
veau modöle de tube acc6l6raEeur, ,'ä champ constantrt, permetdrobtenir des courants plus intenses aLlant jusqutä 2,5 mA.
I.3)- ggg,prsition d" f.isce -
Trois paramötres interviennent dans 1a composition dufaisceau:
- Ie champ magn6tique de la bobine de concentration,
- 1'admission du gaz,
- la puissance de ta haute fr6quence appliquEe ä Ia source dtions.
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La composition du faisceau a 6t6 €Eudi6e oar analyse
magn6tiq're au moyen dtun aimanl: permanent. La separation des
composanEs de masses L, 2 et 3 6tait largement suffisante Pour
permettre une mesure du courarrt de chacun des constiluants du
faisceau. De ces essais, o[ peuE d6duire que Ie pourcentage
d'ions monoatomiques dans le faisceau est de 1'ordre de 80 7"
pour les r6glages habituels.
I.4) - DiamäEre du faisceau sur la cible -
Pour une haute Eension fixde, un r6glage de la source
ddterminE eE un courant d'ions donn6, le diamäEre du faisceau
drions au niveau de la cible dEpend exclusivement des r6glages
relatifs des t-ensions d'exEraction et de focalisation'
Deux moyens sont ä notre disposition Pour la mesure du
dlamätre du faisceau :
- examen ä ltoscilloscope des indications donnEes par une sonde
constiEude de deux fils de tungstörre vibrant dans le faisceau
suivant deux directions perpendiculaires,
- lecture du courant d'ions frappant un dialthragme situ6 devant
la cible.
La cible est placee dans les conditlons normales druti-
lisation c'esE-ä-dire ä 1'exEr6mit6 d'un tube prolongaEeur de
1 mätre de longueur qui est i.nsär6 enEre la cible et le tube
acc6l6rageur. Pour des courants voisins de OrB mA, on a obtenu
des diamätres de faisceau rdglables entre 10 et 25 mm'
I.5) - Stabitit6 du faisceau drions -
La sEabiliE6 du faisceau d'ions esE ta r6sulEante de
la stabilit6 de toutes les alimentationshaute Eensi.on eE basse
tension existant dans le g6n6rateur de neutrons.
r.s.1) - Stabilit6 des alimentations^-
g6n6rateur haute tension : * 5OO V en charge ä 150 kV
g6n6rateur de focalisation z + 42O V ä 40 kV 0,8 mA
alimentation 6O0 V de 1'oscillateur : 3 % en charge
alimentation de bobine de concentraEion : 4 %
alimenEation d'extraction : 3 % ä 3 kV 3 mA
alimenEation du chauffage du palladium : | %.
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I,5.2) - Srabili16 du fa,isceau ä ielE 
-!9rT9 _ -
0n nc constate pas de fluccuations rapides importan[esdu faisceau. rl peut se produire dcs d6rives lentes du courant
cibre. ces d6ri.ves sonL impuEables ä une variation ce 1'admis-
sion du gaz dans la source qutil est facile de ratt.raper manuel-
lemerrt.
I.5.3) - SrabiIi16 ä courr rerme
En analyse par activation les temps drirradi.ation sontde 1'ordre de quelques dizaines de secondes ä quelques minuEes.
De ce fait, la stabilitd ä court terme du flux de ncutrons, doncde f intensitE clu faisceau, rev6t une importance primordiale.
Pu.rr cela orr a examin6 ä 1'oscilloscope les fluctua-
Eions raprdes du couranE d'ions frappanE la cible. on a simple-
rrerrE cor,stat6 une ondulation r6siduelle de I tordre de 2 ä, 4 %ä une fr6querrcc de 1oo Hz correspondant aux ondulations r6si-
dur:1tes des alimentations de la sourcc d'ions.
I.5.4) - Ph6nomänes transitoires -
Pour ies ternps d'irradiation courts, 1es ph6nomönes
trar.sitoires ä 1'Stablissement et ä la coupure du flux de neu-trons pr6sentent un intdr6t tout particulier. plusieurs m6tho-des peuvent 6tlc ut-ilis6es pour r6al iser des temps de rnonE6e
et de desccnte co'.',rts.
actior- sur Ia source drions au moycn- de I'oscillaEeur HF,
,rction sur la tensicn drextraction dcs ions de la sourcedrions,
actron sur lcl faisceau.
Les derrx premrers proc6c6s donnent une coupure rapide
mais Ie temps dr6tablissement du courant est beaucoup plus long.
on a adoptd la troisiöme solution sor-rs forme d'une cible esca-
motable en Eantale, refroidie par circutation d'eau, qui est
command6e pneumaEiquement par derux 6lcctrovannes. Les princi-
Paux avantages soni :
instantandit6 des r6ponses,
suret6 dremploi
maintien en permanence des 169lages de 1,acc6t6rateur,
fonctionnement sans ä-coups du g6n6rateur haute tension.
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I.6) - CibIe triti6e -
Le dSbit de neutrons est, en premiäre approximation,
proportionnel au courant ionique regu par la cible. 11 esE en
principe inddpendant du diamätre <iu faisceau mais en fait une
16gäre d6focalisation 6vite que le centre de la cible s'appau-
vrisse plus rapidement que la p6riph6rie. 0n 6vite 6galemeni
ainsi la formation de points chauds sur 1a surface de Ia cible,
ce qui provoquerait 1'dvaporation du tritium.
D'ailleurs, la cible est refroidie en permanence Par
une circulation dteau de lrordre de 1 litre Par minute.
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II - MESURE DU FLUX DE NEUTRONS DANS L'ECHAI{TILLON .
Pour Eenir compte des variations du flux de neutrons dans Le
temPs (dues aux fluctuations du courant drions et ä la d6croissance
du rendement de la cible), il est ndcessaire dlavoir un moniEeur deflux donnant une quantitd proportionnelle au flux de neutrons qui a
traversE 1'6chantillon pendant toute la dur6e de ltirradiation.
- mesure de lractivit6 dans lreau de rerroidissement de la cible
- comptage de la particule g( associ6e,
- comptage ä l'aide drun compteur ä BF 3,
- comptage des protons de recul cr66s par 1es neutrons dans un d6tec-
teur constitu6 drun scintiLlateur plastique coupl6 ä un photomulti-
p 1 ica teur .
Crest ceEte derniäre solutlon qui a 6t6 adopt6e. On compEe les
impulsions dues aux protons de recul dans une bande dt6n'ergie situ6e
approximativement entre I et 9 I,bV ä lraide drune 6lectronique compre-
nant un amplificateur, un s6lecteur monocanal et une 6che1le rapide ähuit d6cades. on se Erouve ainsi sur un plaEeau du spectre, ce qui di-
minue 1es risques de ddrive. De plus le seuil inf6rieur choisi est suf-
fisamment 61ev6 pour dliminer ltinfluence des neutrons de 2,6 MeV cr66spar r6action D'D.
II-1) - Proportionnalitd du comptage -
Nous avons contr616 la proportionnalit6 entre les
indications lues sur 1r6che11e du moniteur et le flux de neu-
trons rapides en irradiant un fil de cuivre plac6 suivant
I'axe drun porte-6chantil1on dans des flux croissants.
Nous avons ainsi effectud plusieurs contr6les avec
des courants-cible variant entre 50 pA et 550 pA. Chaque fois,
la proportionnalit6 6tait respect6e ä + 2 % prös environ, cequi est lrordre de grandeur des erreurs sur la mesure de lrac-
t i.ri t6 du cuivre .
Par contre on a observ6 une 16gäre d6rive qui empäche
de comparer des activiEds lorsqurelles n'ont pas 6t6 mesur€esle m6me jour.
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parmi 1es 6chantillons ä analyser. De plus, un tiroir d'int6-
gration permet d'obtenir une lecture ProPorEionnelle au flux
insEantand qui Eraverse 1'6chanEillon. Ainsi i1 esE possible
de corriger 6ventuellemenE les variations du flux trop impor-
tantes auAnC f irradiation. Nous envisageons n6anmoins 1'uEi-
lisation dtun circuit int6graEeur R-C pour faire automaEique-
menE ces corrections.
II-2) - Etalonnage -
La slation drirradiation comPorEe deux positions :
- ltune est plac6e contre la cible (disEance
sEation = 11 mm) et entour6e dtune feuille
fagon ä 6liminer les r.eutrons thermiques,
- 1'autre esE P1ac6e au cenEre d'un bloc de
Eance cible-axe de la stalion = 49 mm), de
un flux de neuEfons Ehermiques aussi 61ev6(voir V partie).






Pour faire cet dtalonnage, il suffir de mesurer le
nombre de coups compE6s sous le photoplc donn6 par le fi1 de
cuivre en fonction de f indication du contr6le de flux, comPte-
tenu des diffdrents paramätres drirradiation et de comPtage.
En ciEsignant par Mr l,indication du controle de flux int6gr6e
sur une minuEe et divis6e arbitralrement par mille, le flux de
neuErons rapides, exprim6 en n/cm2.s, suivant 1'axe du Porte-
6chantillon lorsque celui-ci est dans ia station drirradiation
aux neutrons rapides, est donn6 par la rela[ion :
0r=7,92'Lo6Nl,
Ll.2.2) - Elelgllgsg-9!-19'l!1919-!E9IEig99s- -
On a utilisd de la m6me faEon un Porte-€chantillon
contenant de la poudre d'aluminium eE,en position drirradiation
aux neutrons Ehermigues, on a obEenu la relation :
6th = 1'78' to5 t'ttn
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Les indications l,l, 





On en d6duit le rapport qui existe entre le flux ra_pide suivant ltaxe de ra staEion dtirradiation aux neutrons
rapides et Ie flux thermique suivant I,axe de la station drir-
radiaEion aux neutrons Ehermiques, pour un d6bit total de
neutrons de 14 MeV dans les 4 l1 donne :
ar # 25 tth
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III - DEFINITION DES PRECISIONS NECESSAIRES AU SiY DE TRANSFERT
D IECHAI.ITILIONS .
III.1) - Pr6cislon des tempe -
rrr. 1' 1) - Ieees-9lirte9!e!i9E-9!-99-ggee!eeg -
Lrensemble des op6rations n6cessaireä une analyse e9t
contr616 autorDatiquement ä partir dtun pupitre de commande'
LabasedetemPsestcon§tltu6eparunmultivibrateur
battant la secOnde. Deux num§rateurs ä pr6s6lection sonE affectds,
1,un au temps drirradiaticn neutronique, lrautre au tempg de comp-
tage gamma. Pour ne pas introduire dtlmprecision au ddmarrage, le
d6comlte de chaque num€rateur se fait ä un l-nstant pr6cis du cycle
du multlvlbrateur.
La stabl1it6 dans le temps de cette horloge est de lrordre
de * 2.lO-4. En fonction de la temperature, e1le est de-l'ordre
i"1.19-4 par oc. Une r€gulatlon de temp6ratuls ) * o,5 oc a drail-
leurs 6t€ instailee dans la salle de conEröle et de comptage'
III.1.2) - Ieeeg de ddcroissance -
I1 sragit du temP6 qui s'6coute entre la fin de lrirradia-
tion et le d€but de comptage, temPs durant Leque1 1'6chantil1on est
transf6r6 de la station drirradlatlon ä la statlon de comptage.
Dansnotreinstallatlon,ladur6edutrajetvarieentre
2 et 315 s suivant le poids de 1r6chantil1on. Pour pouvoir com-
parer är,t." elles diff6rentes analyses d'un n6me 616ment dans di-
vers echantillons, le temps de decroissance doit 6tre le m6me pour
tous lee 6chantillons quel que soit leur poids'
Dans ce but, nous avons r6a1is6 un clrcuit de retard tran-
slstorieE utillsanE ia charge drune capacitd ä travers une r6sis-
tance vari.able. Le retard est.ainsi rdglable entre L12 eE 7 12 s
avec une prdcision de * 2.10-4.
ona€galementenvisag€deremplacercecircuitParun
troisiäm comPteur fonctlonnant sur la base de temps'
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TIl.2) - Prdcisron de 1'ensemble du svstöme de transfert et du dEclenche-
ment des diverses orr6rations -
L!6charrtillon est v6hicu16 dans un tube de transfert
en plastique (de diamätre int6rieur 13 rrrm), par circulation
dtair.
Dans son LransferE de la staEion d6part ä ta station
dtirradiation, lr6chantillon est aspir6. En effet la dur6e du
trajet dans ce sens importe peu . A un mätre environ de Ia sta-
Eion drirradiation, l16chantillon passe ä 1O m/s envlron devant
une cellule photo6lectrique. Lrimpulsion d61ivr6e par cetEe
derniäre a pour but de :
- arr6ter I'aspiration de 1r6chanEi1lon,
- d6ctencher I'irradiation,
- rnettre en marche la chaine de contr6le du flux, ceci pour un
temps 6ga1 au temps d I irradiation affichd sur le numdrateur
d I irradiaticn.
Lrimpulsion qui ramöne ä O ce num6rateur commande la
fin de f irradiation, I'arr6t du comptage du flux et lr6chantil-
lon est souffl6 vers la staEion de comptage tandis que le cir-
cuit de retard se charge. Apräs Ie temps de retard choisi, le
comPtage cortrnence pour le temps pr€affichd sur le num€rateur de
comptage. Enfin f impulsion qui ramäne ä O ce compteur djecte
1 r6chantillon du tube pneumatique et le passage devant, une cel-
lule photo6lectrique remet lrensemble ä z|ro,
Les pr6cisions sur ces diff6rentes commandes sonE de
l'ordre de * 1O ms, ce qui est n6gligeable vis ä vis des temps
d'irradiaEion et de comptage g6n€ralement utilis6s.
III.3) - Precisio" aes posit -
Le diamätre int6rieur du tube pneumatique (13 mm) est
nettement sup€rieur au diamätre ext6rieur des porte-6chantiltons,
afin de tenlr compte des coudes de la trajectoire. Par contre 1e
dlauätre int€rieur des staEions egt Erüs voisin du diasGtre ex-
terieu.r des porte-6chantiltons de fagon ä assurer un positionne-
ment prdeis.
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Drautre par", il faut noEer que le courant, drair rdsi-
due1, produit par la turbine qui ne s'arr6Ee pas intantan6menE,
empäche tout rebonciissement de lt6chantillon sur la but6e d'ar-
r6t. dans les stations.
III.4) --Bepr.a,rS-tibi1it6 de lrensemble -
Les principales causes drerreurs non sysEdmatiques dans
la mesure d'une activiE6 en analyse par acEivation sont :
- lrerreur de compEage, due ä f incertiEude sur le nombre de
coups comptds (1'6cart-type correspondanE est 6gal ä la racine
carr6e de ce nombre de coups),
- t'erreur sur la reproductibilit6 de la g6om6trie ä lrirradia-
tion corme au comptage (variations de positionnements, mauvaise
homogdnEit6 de lrEchantillon, anisoEropie du flux),
- l'erreur due ä la mauvaise stabilltd du flux puisque la lecture
du flux int6gr6 sur le moniteur ne tient pas compte des varia-
t.ions 6ventuelles de ce flux durant lrirradiation.
Pour mettre en 6vidence lrimportance de ces erreurs
dans 1e cas dtun dosage droxygäne, nous avons pass6 2O fois un
Echantillon homogäne de calcite. Apräs soustraction de la varian-
ce correspondanE ä lrerreur de comptage, on a obtenu un 6cart-
type relatif irrdividuel pour les erreurs de gdom€trie eE de sEa-
bilite du f lux 6gal ä 2,8 %.
Afin d'am6liorer cette reproduct,ibilit€, nous avons
lrintention de :
- faire tourner lrEchantillon ä Lrlrradiation et au compEage,
- utlliser un circuit R-C pour 6liminer f influence des variations
du f1ux.




Le porEe-6chanti11on doit 6tretrarrsfert chois:_. Les arriv6es contreteur se fcnt tangentiellement.
6videmment adapt6
la cible et contre
au systöme de
1e scintilla-
IV-l) - Ut*e"sio"s a. porte- 
-
La longueur exE6rieure
adapt6e au diamätre des cibles
Le diamätre ext6rieur
mensions du pneumatique.
du porte-6chanti1lon doit 6tre
Eriti6es uEilis6es.
a 6.td choisi en fonction des di-
Les dimensions int6rieures doivent 6tre aussi grandesque possible. cepencant la masse totale du porEe-6chantillon
rempli ne doit pas exc6der une dizaine de gr"*n", si on veut quele sysEöme soit capable d'aspirer 1e porte:6chanLirlon vers
1 I irradia t,ion.
rv-2 ) Caract6risti anI-que tiques et chimiques
our pouvoir expl0iter les p6riodes courEes, la vitessedu porEe-6chantil1on doit 6tre, Eout au moins au retour vers re
comptage, de lrordre de 1O m/s. Le porte-6chantillon, qui doit6tre aussi l6ger que possible, ne däit cependant pas 6tre fragi-le de facon ä r6sister aux chocs lors des arrivEes dans les sta-tions 
.
Drautre part, les porte-6chantil1ons doivenE 6tre
sammenE opaques pour faire foncti:nner Ies relais command6sles celluIes photo6lectriques.
suffi -
par
Enfin, 6tant dcnnd que le systäme de transfert ne pr6-voit pas le Eransvasement de 1'6chantillon avant le comptage, leporte-6chantillon est compt6 en m6me temps que 1'6chantillon.Aussi doiE-il sractiver 1e moins possible aux neutrons. Ses deux
constituants de base doivent donc 6tre le carbone eE lthydrogöne.
IV-3) - Choix des porte-6chantillons
Crest surEout la raison chimique quipoly6Ehylöne. De plus la r6sisEance aux chocs
est träs grande et il offre lfavantage de se




Nous avons choisi les porte-6chantillon fabriquds par
la ',Olympic Company" ä Los Angeles. Les caracEerisEiques du
modäle que nous utilisons sont :
- dimensions exE6rieures : diamätre = 11,5 mm
longueur = 24,5 mm
- dimensions int6rieures : diamätre = 1O mm
longueur = 20 mm
0,020 cm3
o,olo g
volume utile = 1,52O
poids ä vide = 1,075
Mode cle ggmPlj§§aee -
Lorsque 1'6chantiIlon se pr6sente sous.forme cie petits
fragmentsoubienlorsqu'onnedisposepasd'assezd'6chan-
tiIlon pour remplir complätement le porte-6chanEiIlon, i1 est
n6cessaire de cämpl6ter le volume non occup6 par une maEiäre
donr le r61e est äe fixer la g6om6trie de 1'6chanti1lon' Pour
quecetteg6om6triesoitreproducriblerilfautsipossible
que 1'6chantillon soit dispers6 de fagon homogäne dans tout
levolumeduporte-6chanEillon'Deplus,danslecasdudosa-
ge de I'oxygäne ou de l1azote, cette matiäre Permet d'6Limi-
ner lrair.
Dans Ie cas des fragments et des poudres' ceEte matiö-
re doit 6tre solide ä 1a ternp6racure ambiante mais elle doit
pouvoir 6cre fondue facilement ä une Eemp6rature qui ne ris-
q,r" pr. de d6t6riorer 1'6chantil1on' Et'ant donn6 que cette
mat.iäre ne doit pas slactiver, il 6tai,. tout indiqu6 de choi.
sir la paraffine.
Nous avons mis drautre Parf au point un dispositif qui'
par rotation et par vibrage, Permet de disperser r6gu1iöre-
ment les Echantiilons sous foime de poudre sur toute Ia p6ri-
ph6rie cles porte-6chantillons'
Danslecasdesliquides,lamatiärederemplissage
doiE 6Ere un auEre liquidemiscible avec 1'6chanEillon, te1
que 1'eau ou 1'huile de vaseline'
Influence des impuret6s -
Les impuret6s que peut contenir le po1y6Ehylöne ou
bien la p.."ifir,. sont 6videmment träs genantes. 11 en r6sul-
te en effet un spectreitblanc" qutil faut soustraire du spec-
tre obtenu avec ie porte-6chantillon rempli avec lt§chantiL-









Les deux principales impureE6s sont 1'a2ote et lroxy-
gäne. Comme le dosage de cet 616ment est justement 1'une des
principales applications de I'analyse par activation en neu-
trons rapides, il est importanE de ddterminer la teneur en
oxygäne du blanc.
Dans ce but on a irradi6 2O fois un porte-6chantillon(perc6 de faEon ä 6lirniner 1rair pendant le Eransfert) et 20
fois un pain de paraffine. Ou a compar6 chaque moyenne avec
une droite d'6talonnage obterrue en passant, ä raison de Erois
fois pour chacun dteux, le blanc, consEitud par un porte-6chan-
tillon rempli de paraffine, et deux Etalons, I'un de 1 mg et
1'autre de 2 mg droxygöne, constitu6s par de Ia calcite disper-
s6e dans de Ia paraffine. 0n a airrsi trouv6 :
- teneur du poly6thyläne : 707 ppm
- teneur de la paraffine : 102 opm
- quanEit6 dbxygäne contenue dans le blanc uEilis6 pour 1r6ta-
lonnage : 851 pg.
- pr6cisiorr sur cette quantitd (pour une corrfiance de 95 7") | +367.
Cette quanEit6 6tant pratiquement. constanEe drun blanc
ä un autre, on peut faire les dosages d'oxygäne par soustrac-
Eion, en faisanE si besoin est la correction due ä 1'oxygäne
de 1a paraffine. Malheureusement cette m6thode nrest plus pos-
sible pour doser des quanrit6s inf6rieures älOOOyg environ.
Pour les träs faibles teneurs, et notre' illstallaEion
devrait permeEtre de descendre jusquiä 20 pg environ, il faut ;
soit trouver un blanc beaucoup ptus faible,
soit se passer de porte-6char^ti11on.
Nous avons mis au point un sysEäme de transfert par
graviE6 qui exploite cet.te deuxiäme sotution mais les 6chan-
tillons doivent 6Ere massifs (diamätre : 20 mm, 6paisseur :
5 ,run) .
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En DE PB,ATIQUE pU pISPOSITIF pE THEBIIUiISATION DES NEUTRONS
.l ::
te ralentlssement des neutrons dans la matlEre a pour origine :
- La dtffusion 1n61-astique des neutrons rapides par les 61€ments
lqurds I
- la diffuslon Elastique des neuErons lents par les 616ments 16gerstels que lrhydrogEne.
sl on choisit un matdriau tel que ileau, le polydthylEne er 1eb6ton, le catcul montre que lt6palsseur minimum du mat6iial aevant consti-tuer 1e dispositlf de thermaltsatton doit 
€tre de Lrordre de 15 cm.
V.1) - DlsposiEif r6+Lis€ -
compte-tenu du r61e de protection Jou6 par notre dispositifde Ehermallsation, un compromls enEre son prix de revient et sa
nantabl1lt6 a conduit I lradopElon drune cuve en pLastique pleinedteau naturette de 2 m de hauteur et de lrgo m de diam3tre. une
chambre dralr de 14 cm de c6t6 a 6t6 ur6nag6e en son centre poury placer la station dtirradlatlon contre Laquelle vient se plaquerle porte-clble de 1racc616rateur.
v.2) - carErgraphle du flux depeutrone thermiques -
on a uti11s6 un compteur a BF 3 que lton a p1ac6 dans un tubedralumlnlum plongeant dane lreau de la cuve A dei distances crois-
aantes de la cible. Les courbes obtenues montrent que le maximumdu flux thermlgue se situe e 4r3 cm A Lrint€rieur dr.l nod6rateur.
une statlon drlrradlation a 6t€ placEe conform6ment h ce r€-
sultat au mllleu drurr bloc en poly6thylEne qui remplit la chaubre
au centre de 1a cuve.
VI
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DEFINITION DES CAITACTERISTIQUES DU DETECTEUR A SCINTILLATION '
La specErometrie gamma a 6t6 adopEee car c'est elle qui donne le
plus de renseignements sur la d6croissance des radio-616ments form6s lors
äe f irradiation par 1es neutrons. L'utilisation drun scintillateur ä
iodure de sodium (activ6 au thallium) Per6eE de dEterminer 1'Energie des
gamma 6mis et, par d6croissance.la p6riode des r-.dio-616menEs.
VI.1) - Dimensions et g6om6trie -
On a choisi un scintillateur de 7,5 cm x 7 ,5 cm qui est
suffisant pour absorber avec une efficacite! correcte m6me 1es
gamna trös 6nerg6tiques. On srest content6 drun seul scintillateur
äe "Quartz et Silicerr, qui est coupl§ avec un photomulEiPticateur
54 AVP.
La position du ddtecteur est r6g1able par rapport ä la
sEation de comptage (distance minimum cristal-axe de la station =
2O rnrn) .
VI.2) - R6solution et bruiE de fond -
Le d6tecteur esE re116 ä un analyseur rrlntertechnique" ä
4OO canaux, Eype SA 4O.
Nous avons d6termin6 la rescluEion de notre crlstal en
utilisant une sourc" .,, 1376. ' 7 ,65 %.
Nous avons p1ac6 notre scintillateur dans un chäteau de
plorrb (5 cm de plomb, 20 cm de b6ton) de grandes dimenslons (vo-
lume lnt§rieur de l'ordre de 1 m3), de fagon ä le prot§ger des
rayonnements ambiants sans que la rdtrodiffusion soit lmportante'
De plus une couche lntdrieure de o,5 mn de cuiwe eE de or5 mm de
cadmium absorbe les rayons X que Peut 6mettre le plomb'
Enfin nous avone thermostat€ le chäEeau de plomb ä t Or5
oC de fagon ä gtablliser Ie gain du photmulttpllcateur'
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. OPTIMISATION DE LA PROTECTION BIOLOGIQUE DU GENERATEUR DE NEUTRONS .
Le g6n6rateur de neutrons SAMES du, lype ',J,, peuE produire unddbit de neutrons de 14 MeV de lrordre de lou n/s.
Ces neutrons rapides sont toujours accompagn6s de neutrons
thermiques (par ralentissement dans le mod6rateur), de rayons gamma et
x. Cependant, comme la proEection biologique ä mettre en jeu est dtau-
tant plus importanEe que 1!6nergie et le debit sont plus €1ev6s, il suf-fit de calculer 1es protections en foncEion des neut.rons rapides.
Or Ia dose maximum admissible en travail normal pour une se-
maine de 40 h, est de 2,5 m Rem/h. Pour des neutrons de 14 Mev, cela
correspond ä 10 n/cmz.s.
VII.l) - Calcul d'une prot,ection -
La protection contre
ralentissement. (accompagnd
6lastique avec des noyaux
b6ton) jusqu'aux 6nergies
les neutrons rapides consiste en un
ou non de captures) par diffusion
l6gers (eau, paraffine, pclydthyläne,
thermique ou 6pithermique.
Le g6n6rateur de neutrons utilis6 a 6td plac6 dans une
sal1e de 9 m de c6t6 et de 3 m de hauEeur, ferm6e oar des murs
de b6ton de 4O cm d'Epaisseur.
La cible Eriti6e a 6.tE plac5e approximativement au cen-tre de la salle. Le flux peuE 6tre consid6r6 comme isotrope.Si on n6glige lraEt6nuaEion par lrair et Ia diffusion par le
sol, 1es rnurs ou le plafond, 1e f lux de neuErons ä 4,50 m dela cible ne sera plus, pour un ddbit de 1011 n/s,que de 4.LO4
n /"*2. s .
Pour parvenir ä un flux rdsiduel de 1O tlcm2.s il a doncfal1u pr6voir une protection donnant. un coefficienE dtaEt6nua-tion de 2,5 1O-4. Elle est principalemenE constitu6e par une
cuve rernplie d'eau, de 2 m de hauteur eE de 1,90 m de diamötre,
au centre de laquelle est p1ac6e la cible triEi6e. Le coeffi-
cient. dtat.t6nuation correspondant est de 2.LO'3. Le compl6ment
de protection est assurd par les murs de la salle. Dans ra di-
rection de la porteron a consEruit une chicane en b6ton.
Les mesures de contr6le effectu6es dans la salle de com-
mande de lracc6lErateur ont dqnn6 molns de O,2 mR/h ae rayonne-
ment gamtra et molns de 1 n/cmt.s au d6bit maximum de neutrons.
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VII-2) - S4curités -
Elles ont pour but d'empécher le personnel de se faire 
irradier pendant le fonctionnement du générate~r de neutrons 
- un contact électrique pour le niveau d'eau de la cuve, et 
un contact de fin de déplacement de l'accélérateur sur ses 
rails n'autorisent le fonctionn~menL que si la cible est 
au centrede la cuve remplie d'~au, 
- un contact électrique de porte, un système de signalisation 
lumineuse et une gache électrique sur la porte de la salle 
de l'accélérateur empèchent l'entrée dans cette salle pen-
dant le fonctionnement. 
VII-3) - Radioactivité iuduite dans les composants de l'accélérateur -
En règle générale, on ne doit s'approcher de la cible que 
lorsqu'il est nécessaire de la changer. On controle alors l'ac-
tivité du porte-cible. On attend le plus souvent le lundi pour 
faire les changements, le porte-cible ayant alors refroidi pen-
dant le week-end. 
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II . ETUDE STATISTIQUE DU COMPORTEMENT DES CIBLLS TITIT LEES -
Cette 6tude a 6t-6. etendue ä i'enseirble des cibles utilis6es
au cours des deux ann6es. soit en toui 2?- cibLes.
VIII.l) - Cibles utilis6es
VIII. 1. 1) - Dimensions -
Les cibles disponibles conunercialement onE un diamätre
de 28,5 mm. La surface triti6e a un diamötre de 25,0 rnm. Une fois
montde dans le porte-cible,1a cible ne pr6sente plus qu'une sur-
face triti6e drun diamätre utile de 2o,o mm qui est l-e diamötre in-
t6rieur de Ia bague filetde appliquant la cible contre Le jointVIII.1.2) - Provenanc.es d'ELanchiiire ä 1'eau et au vide.*
Les provenances des 22 cibles urtilisdes se r6partissent
comme suit:
- 7 cibles de lrUS Radium Corporation, Chicago
-12 cibles du C.E.A - Service des Radi.o-6ldroenL$ ,srrific
Saclay,
- 3 cibles expdrimentales fabriqudes ä titre dressai par
vice des acc6l6rateurs du CEl.lG, Grerroble.
ie1s,
l-e ser -
Avant leur emploi, les cibles ont 6t6 conserv6es sous
vide.
VIII.1.3) - Ilatrice et Activit6
Le support est constitud par un disque en cuivre ou en
argent. Lc tritium est a«1;olb6 prar tine couche de tit.ane (USRC et
CEA-SRA) ou d'erbium (CENG). L'§paisseur du d6p6t de titane est
comprise entre 3OO et 350 pg/cmz. Ce sont donc des cibles 6pais-
ses. I1 en est de mdme de la premiöre cible en erbium utilisEe.
Par contre Ies deux suivantes soni des cibles relati'zement minces.
Les cibl.es utilis6es avaient cr€s activit6s g6n6ralement
comprlses entre O,4 et 0,8 curie de trltium/cm2. Les activit6s
des deux derniäres cibles en erbium 6taient nettement plus fai-
bles.
VIII.2) - Qqqrbes de ddcroissance des cibles -
Pour chaque cible uEllis6e on a 6tab1i la courbe de
ddcroissance de la production de neutrons (ou plus exactement la
d6croissance du flux de neutrons suirant 1'axe de la staEion
* il est prdvu dtuEiliser prochainemenL des ciblesde 49 rmn de diamötre ext6rieur.
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d'irradiation aux neutrons rapides) en fonction du temPs de fonc-
tionnement de la cible. Ce temps est ca1cu16 par somnation des
temps d'irradiaEion successifs. On a indiqu6 6galemenE le temps
total dtutilisation de chacune des cibles.
Ces courbes ont 6t6 en princiPe Etablies ä la tension
maximum, crest-ä-dire ä 150 kV. Tous tes points de mesure ont
6td normalis6s ä un couranE de 500 pA. Ihis, comme la dur6e de
vle de la cible depend de ltintensite du courant dlions, on a
indiqu6 le courant moyen uti1is6.
On a caract6ris6 chaque courbe ainsi obtenue par deux
paramätres :
- le flux iniEial,
- la p6riode de la cibie, crest-ä-dire Ie temps n6cessaire Pour
que ce flux soit approximatlvement divisE par deux.
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En conclusion on peut dire que, ä acEivi.cd 6ga1e, les cibles de
diverses provenances produisent des flux voisins pendant des Eemps voisins
lorsqurelles sont bombarddes avec des faisceaux idenuiques de deut6rons.
ATLAS DE SPECTRES ET TABLES DE SENSIBILITE .
Avant dtex6cuter un certain nombre dranalyses-types, i1 6tait
n6cessaire de d6terminer auparavant quelles sont les possibilit6s analyti-
ques de f installation. Pour cela, il a fallu 6tablir un catalogue de
spectres gamma donn6s par les principaux 6l6ments (47 en tout,) dans des
conditicns d'irradiation et de comptage bien d6finies. Ensuite on a c1ass6
Par €netgies croissantes tes pics photo-6lectrigues qui ont 6t6 reconnus sur
ces sPectr€s, ce qui doit faciliEer les analyses qualitatives. Enfin on a
ca1cu16 pour chaque photopic la sensibilit6 qu'i1 pourrait permettre drat-
Eeindre si on voulait lrutiliser pour un dosage ; on a pu ainsi en ddduireles sensibilit6s opEima de dosage des 616ments 6tudi6s, ce qui permet de
choisir les meilleures conditions pour une analyse quantit.aEive.
IX.1) - Fabrication des Etalons -
On a fabriqu6 une gamme dr6talons par 616ment 6Eudi6. Pour
les 6l6ments les plus courants, cette gamne est consEitu6e par
dix 6talons contenant respectivemenE : 1 mgr 2 *g, 5 mg, 1O mg,
2O mg, 5O mg, 1OO mg, 2O0 mg,5OO mg eE 1OO0 rng. Pour 6tablir le
catalogue de specLres, on a uEilis6 uniquement les dtalons de 2OO
mg. Ainsi les comparaisons entre spectres sont facilie6es.
Les matrices choisies pour fabriquer ces 6talons sont des
corps purs, de pr6f6rence non oxydables et non hydroscopiques.Si Ie corps est compos6, les autres 616ments auxquels est 1i6
1'616ment dont on veut obtenir le spectre doivent sractiver le
moins possible, et 1a formule de composition doit 6tre parfaite-
ment d6finie (on a choisi des liaisons avec des at.omes de C ou H,ä la rigueur de O, Ca ou Pb).
IX.2) - Irradiation et comptage -
On a iriadi6 eE compEd les 6talons ainsi fabriqu6s dans des
conditions de temps et de ftux blen d6finies. On a ainsi obtenu
trois s6ries de spectres:
- 28 spectres obtenus en neutrons de 14 MeV, en favorisant les
p6riodes courtes , ti, = 3O s, Ed6c = 3s, tct (rdelF= 3O s
- 3O spectres obt.enus en neutrons de 14 MeV, en favorisant les
p6riodes longues : tir = 5 nfi, td6c = 1O mn, t"a(actif )t 5o6.
- 24 spectres obtenus en neutrons thermiques : tir = 10 mr ,
t46" = 3 s, tsg(actif»= 10 mn.
* a"a r6el = t"1 actif * temps mort
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IX.3) - Liste des photopics -
Pour chacun des photopics reconnus nettement sur un sPec-
Ere (206 pics ont 6t6 ainsi 6tudi6s), on a indiqud :
- son 6nergie,
- ie radio-isotope corresponcianE, avec sa p6riode,
- 1'616ment ä partir duquel a 6t€ form6 ce radio-isotope, avec
Ia r6action correspondanEe,
- le nombre de coups par milligrarune de 1r616rnenE, ramen6 ä up
flux de 109 n/cm2.s en neutrons rapides ou bien ä 5.lo7n/cmt.s
en neutrons thermiques,
- la limite de d6tection due au bruiE de fond dans la zone
dr6nergie oü se trouve le photopic, eE ca1cul6e Forrun 6cart
type relatif sur Ie nombre de coups dus au seul 616ment 6ga1
ä 20 %,
- la sensibilitd en mlcrogranrnes quron peut en d6duire pour le
dosage de 1r616ment en utilisant ce photopic.
Ces tables donnent donc les senslbiliids pour chacun des
photopics 6tudids dans des condiEions bien d6finies qui ne sont
pas forc6ment les meilleures. Une derniäre table, gui est rePro-
duite ci-dessous, classe 1es 6l6ments suivant la sensibilit6 de
leur dosage en se plagant dans les meilleures conditions drirra-
diation et de comptage (tir = tct = 4 pdriodes ou, au maximum
20 mn, td6c = 3 s).
Element Radrorsorope
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Table of Optimum Limits of Detection for the Elements under StudVq
Energy ofHalflile main peak (MeV)































































Sb, ln, Cl, Sn. . .
Ag
Cu,N,K...
Br, Sb, N, ln, K. . ,
Cd, Se, Cr. . .
Cd, Cl, Sn
Ag, In, Mo. . .
P




































































































Br, Cu, N. , ,
AI
Sb, In, {g. . .































































retAu 2.70 days 0.41























' trr äod Lt = 4 halflives or maximum 20 min, ta." : 3 sec.
Au
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X. - EXECIJTION DIANALYSES.TYPES
X. f) - Echantillons analvsds
A la suite du sondage effecuu6
präs des industriels, nous avons regu
un groupe dr6chanti.llons composd de :
par 1e Bureau EurisotoP au-
ä la date du 19 Novembre 1965
8 6chantillons de tungsEäne,
3 6chantillons de zinc,
1 Echantillon de Erres-rares.
Dtautre part Monsieur NEM)Z, quL est le Pr6sident de la
Commission des Laboratoires de lrAssociation Technique de Ia Sid6-
rurgie, nous a envoy6 14 6chantillons drhastelloy.
Nous avons donc regu en Eout 26 6chantillons, ce qui repr6-
sente :
- 26 dosages d'oxygäne
- 8 dosages de sil-icium
- 9 dosages draluminium
- 8 dosages de potassium
- 1 dosage de phosphore.
Pour mieux mettre en €vidence les possibilites de 1'analyse
par activaElon dans ltindustrie, nous avons complEtd ces analyses
p"r rrn certain nombre cle dosages que nous avons faits ä la demande
directe de plusieurs j.ndustriels.
Ces analyses ont 6tE effectt'6es aussi bien avec le systäme
de transfert pneumarique, qui a 6t€ d6ve1opp6 dans le cadre de notre
contrat, gutavec le sysiäme de transfert Par graviLe qui est Parti-
culiärement adapt6 au dosage de ltoxygäne dans les m6taux (voir pa-
ragraphe IV.5).
Le tableau qui suit groupe par branches industrielles leg
diff6rentes analyses qui ont 6E6 effectu6es (p : transfert Pneuma-
tique, B I EransferE par gravitd, qual : analyse qualitative) :
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30 - 5OO ppm
30 - 5O ppm
15 - 600 ppm
50-t4OOppm
13 - 17O ppm
20 - 15O ppm









































































































































































Si, A1, Na ou Mg,











Biologie P Plante 6 P 701
Criminolo-
gie
Ba Cible de pa-
pier
11 P 5 tg - 3OO pg
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X.2) - Mode op6ratoirg -
Les dchanEillons pour le systäme Pneumatique ont 6t6 pr6-
par6s comrne il est indiqu6 au Paragraphe IV' 4
On a toujours utilis6 le selecteur en s6lection drampli-
tucle. On a ainsi obtenu des phoEopics dont la surface esE en prin-
cipe proportionnelle ä Ia quantiEd de l'616ment ä doser. Cet:e sur-
face a g6n6ralement 6EE d6termin6e par la m6thode des traPäzes, en
prenant un cerEain nombre de canaux de part et drautre du canal
"".,tt.l. Cependant, lorsqutil n'y a pas de 
photopic plus 6nerg6-
tique que celui qui est utilis6 pour le dosage (cas pour lroxygä'
ne), on srest content6 de soustraire le bruit de fond'
Le nombre de coups ainsi obtenu, Pär soustractiorr du tra-
päze ou du bruit de fond, a 6t€ divis6 par le flux int6gr6 lu sur
le controle de flux afin de normaliser les r6sulEats dtune irradia-
tion ä lrautre.
Les 6talons ont 6E6 choisis dans les gammes qui ont 6te
fabriqu6es (par. IX.1). Ils ont 6t6 irradi§s puis comptds dans des
conditions de temps et de g6om6trie identiques ä celles des 6chan-
tillons. On a ainsi pu d6tÄrminer dans chaque cas une droite dt€ta-
lonnage, soir graphiquement, soit le plus souvent' par la methode
des moindres carrEs.
On a souvent pass€ dchantillorset 6talonsplusieurs fois de
fagon ä amEliorer la pr6cision.
Fig. 1 
- 
Ancien tube acc6l6rateur 150 kV ä 2 6tages
FiS. 2 - Cible escamotable avec sa commande 6lectro-pneumatique
Fis. 1 - Chäteau de plomb avec
de comptage
le d6tecteur gamma et Ia station
Fig. 4 - Tube prolongateur avec Ia chambre ä
te piöge ä 6lectrons secondaires et
quartz, 1e diaphragmet
Ie porte-cib1e
Fig. 5 - Nouveau tube acc6l6rateur 150 kV ä champ constant
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